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【緒言】 燃焼や触媒反応を始めとする多くの化学プロセスにおいて、数個の総括反応で表される反応
系であっても、実際には多くの反応中間体とそれらが関与する素反応が存在しており、時にその数は数
百、数千にも及ぶ。課題解決や新規プロセスの確立を行うにはこのような複雑な反応機構を理解する必
要があるが、実験的アプローチでは全貌の解明は難しい。そこで、近年のコンピュータの発展と共に熱
力学的・速度論的モデルを取り入れた反応シミュレータによる計算解析が増えてきている。しかし、現
在のシミュレータの多くは反応中間体による反応を基本的には手作業で作成・入力しているため、反応
系を変えるたびに、途中の素反応も手作業で変更しなければならない。これは煩雑な作業であり、エラ
ーの原因にもなり得る。近年ではこの煩雑な作業を自動化した反応機構の自動生成プログラムの開発も
行われている 1,2。しかし、これらのプログラムは主に素反応の速度定数データが充実している気相反
応を対象にしており、表面反応には直接適応できない。そこで、我々は触媒表面反応を対象にした反応
機構の自動生成プログラムの作成を目的とし、まずはアルゴリズムの検討・開発を行った。  
  
【概要】 化学反応シミュレータは MATLAB によって記述されたプログラムをもとに改良を行っ
た。反応シミュレータの概要としては表面反応を含んだ CSTR 内での支配方程式  
 
  
を各時間ステップで解いている。  
化学種情報は三種の行列で定義することで表した。図 1 に step での COOH の場合を例とし
て示す。反応は図１のように示された化学種情報をもとに反応ルールに従って自動的に生成さ
れていく。反応ルールには物理吸着/脱離・解離吸着/脱離・解離/結合反応 
の３種類の反応を取り入れており、表面で生成されにくいエーテル結合 
等の化学種は生成されないようにしている。その後各パラメータを、文 
献値をもとに統計的に得られた推定式をもとに推定し、反応機構は自動 
的に生成している。ただし、考え得る全反応が生成されており主要でな 
い反応経路も含まれているため、主要経路の反応以外を切り捨てる必要 
がある。そのため、各化学種の反応速度を時間ステップごとに割り出し、 
反応速度が閾値を超えるもの以外を切り捨てるようなアルゴリズムを追 
加している。 
テスト計算としてメタンの水蒸気改質のシミュレーションを行った。結果 
を図 2に示す。文献値に沿ったシミュレーション結果と傾向は一致している 
ため、表面反応の反応機構自動生成アルゴリズムの作成に成功したと結論付 
ける。 
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図 1 COOH の化学種情報 
図 2 SMR 気相の時間発展 
